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The invention relates to a method for increasing the cutting hardness of a molded body 
that contains a crystalline aiuminosiiicate. According to the inventive method, the 
molded body is treated for an interval of at least 20 hours at a temperature of 100 to 800 
DEG C and an absolute pressure of 0.1 to 10 bar with a gas that contains water vapor. 
The invention further relates to the use of the inventive molded bodies having Increased 
cutting hardness in chemical synthesis methods, especially in a method for producing 
inethyiene diamine (TEDA) by reacting ethylene diamine (EDA) and/or piperazme (PIP). 
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(64) BesuJichnung: Verfahren aur Erhohung der Schneidharte sines FarmkSrpers entha>tef)d ai« knsialSines Alume- 
siSSkat «nd Verwendung dteser FormkSrper mil erh&hter Schneidharte in ehemischer; SynJheseverfahron, ins- 
"j - e„ « v- *» >er> zur Herstefiung von Triethyiendsamin (TEOA) durch Umsetaung von Ethylendi- 

arriirs (EDA) wnd/odsr Piperazir* (PEP} 

' J q - > - , lit tdh « 

, -> ill!- it in- 
j , . . , , , haft 

< . i " 5 ! 

kvc 1 bar iiix stnen Zeiiraum vert 

mindastan . £ f ndeit wird nnd Verwanduog 

diasar For-rskorper wit ediOhter Schneidharte in chemt- 
schs;-; ^ c '< < insbesondere in e!na;n Vsrfeh- 
ren zur Hersteiiung von Trfethyiendlamin (TEOA) durch 
Un;8«^;.«;o von &^ytendsan^; (EDA) ur^/oder Piperazin 
(P!P). 
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Beschreibung 

[0001] D*e vorjiegende Erfindung betnfn ein Verfahren ~w Erhbhung dor ^ s- t > sines Formkorpers 

'.i > N kat unc sche 3 Gegenwart etnes kris - 

mosllikai-Katalysators, hierunter insdesondere ein Verfahren zur Hensteilung van Tnethyiendiamln (TEDA) 
dutch Umsetzung von Ethyiend-amjn (EDA; und/oder Piperstzin {PIP}, 

Dl 02] f * siiikaten {Zi 

c,en>e n beset ebs .i- s[ ' 1 i s " ( m E E 

} 2 x dor a ^ t * • / R - m 0, I ^ - , - 5 < . " - A »nks «-sL -s qi ,i>taa- 
•ning' be; ca. 6D0°C das Ak; r'T^niurn aoz;;rt:;cher;\ Vgl. such Kap. 7.6. 

000^ V „ t ( ( ' - i L 

" < ^ ,'orrPr ea. e ><-i 
lQ( to Pjx ' rc Vacations Kap 3333 (S vp- ^ s i 

- < , n,knmi 

[0004] luber et al Studie ^ Surface Science and Caraiysss 1 a! ' 2Qi i IZ-4 

i L v. ( I ! Beknn^ng 

- ■ '' ,-■ ' - - ionimml unc do' a >_ ^ 1 - ^ v 

[00051 ~ p t ! 1 30 4 ffiesnV zur Herst* > 

nd Me;t\3rv, unts e-wer du'^ von bestim tc v 1 'fvoifoi 

kcntaktisri warden. VsrfahrensgemSS wire die Katasysatorakiivkai und Seiektivitat > Rsaktion zugunstsn von 

|0OO8| EP-A1-1 192 9G3 (Tosoh Corp.) betfft em Vb-1 n"en rt. Hc-st- >\ - >ato t~ * nkcperrj 
dutch Msschen von besiimmter, Mengen an amorphern Silica mil er • mittieren ~ > 1 . . von 8 bis 60 nrrs 
mil einero k -A f < Aiumosiiikaf, das ein SiO A O - Moiverhaitnis von mindestens 12 m<-<4 ,rd an- 
ebung in at < u F ion sich dutch eine 



uOG 3 ! 3 2 i C t Mum - * 

bis n v' ^ i N <- - - - £ ' s n e'ner Wassor- 

i - t ( i hi- - f i sr i ^[.wFazre 

[00 t-v r DA = DABCO =1 1-C a i 

Ln ^ - t- ^-t I ^ ^ic ; i 

i v Hersteiking on Pofyurethanen. 

[(003" w - - ' < ese d 5 i 

sat:i-Ach in Per VVani , t Ed;.;Kfe > dor 1 k t Kntelyacitoron n ^ i Sishe ?.3. EP-A'-382 065 : 

f " " J s 0449 

[001 0J \„ ^" ^ w ^ < \ 

EM ' Mf] ^ - ' \ J t i ! 1 i * i 1 1 

v \ * , t- - 

[0811] Fur sine weiiere Dbersicht zum Stand der lechnik zur TEDA-Hersteiiung siehs z.B. EP-A1-1 215 211 
(BASF AG). 

[00 2 E Sung ii zug erfahren zur E t 

v l ^ e;nss -n n ein 4 Ain-nosiiikai zur Verwe:";d;.ing , ^ ^ sn be- 

kannten zsosithkataiysiarten Reaktionen, insbasonderezurVewendung ais Katalysator in einem Vedanren 2ur 
Hersteliung von Tnethyiondiamin (TEDA) dutch Umsetzung von Ethylendiamin (EDA) und/oder Pipergzin 
PfF s einfach dursbzufuhre geniiber dem Stand ds 

iysatorstandzeii und Kataiysatotstabifitat bewifkt. Qi&ichzckig sail durch das Verfahren keine Desaktivierung 
das Katafysatots e=ntteten und aucb die Seiektvitat m dor iewe iigen zsoiirbkatalysierton Reaktionen insbe- 
sondsre d-e Soiektivitat bezugiich TEDA irn o.g Verfahren zu Hersteiiung von TEDA rem -eeinrrachligf wer- 



DE 103 26 137 A1 2004.12.23 



den. 

[001 31 Die Schneidharie eins s M 8 irdesss as h sche Stat ' c >< 

dustriasls Anwendungan In den bekannten zeoiiihkataiysisden Reaktionen, darimter in dam e.g. Verfahren zur 
Herstellung von TEDA. is! es im aiigemeinen wunschenswert, class die Kataiysatorfom>k6rper eine Schneid- 
te niniroa! 9 2 f -? echend 0 bevorzugt > 10 h sb sonde N - Pes ze 1 

|0014] Demgemail wards ein Verfahren zur Erhohung der Scbneidbarte etnas FormkSrpers enthaltend ein 
knstalltnes <&i v sdu ennze t, dass der Fcmkor lit einem Gas 

/asserc ei einer Tempera! >n 100 bis 6 ( *bso i 3 

Zeiba nd r 7 S* i . < 1 a 

[001 5} I i < r * 

taiysatorformkc I der 1 st bsss He Schr.sk 1 urn miades 

tens 20 %, insbesondere mindestene 50 %, zc -> - if 

BS16J gsgema&e Be -3 ^dlu' g GCb Fo r r ki 

Sesfens en, des ders s rz f rs ndestens 100 Stunden. 

\W~7< i f &e E i des F <6rper& kontsrsuie 1 e ie WHSV 

> < o in ;yko pe- 

lt nd pro Stunde (gv^^V^^w'^))- Dle erfjndungsgetruiSe Behandiung des Forrrikorpers erfoSgt bevor- 
zugt bei Temperabtren von 200 bis 450 a C, insbesondere 300 bis 40Q tl C. 

[0018J F » ' j igsgemafie Behandlung des Fo r,kd 

on 0, 1 xs, 2 bar. 

[00 M| , - t t 

d 

[08281 8e\ 1 ' grofte' C 

: 1, besonders bevorzugt gfd&er 50 : 1 . 1-, s 1 grower 100 : 1 ; can?: desonders grower 200 : 1, ganz 
besonders bevorzuyt grdSer 400 1, sub D^e Obergrenze das SiOgAbCg - rvfoiverhaitnisses ( ieweiss im , - 
gemeinen bei 2400 : 1, insbesondera be; 2000 : 1, ganz besonders bei 1200:1. 

0021] - ?~ and dutch dem Fadi-nan" oe\ nnte <h fah 

konimer^eii -rs Hande: erhaifiici 

O022J -X A- 1 r < 

! eat i j v.* L\ j i « 

en Bind d 1 t tigusl der E> (■ - <- * ^ 

t " j " t ! "1 i f a 

C j den oewunschienfaiis zeA - - 1 \- 

)c\ insbesonderc: 0 >0 ^ ^ - siatodt . . ^ Ht laufanderem 

Wege e^zeugte K ' 1 t pe> enthaiien prakiiscn fsinkdndgftren Arnsiie 3is soicne n-;l0,5 rt-m 
Mindestpadikeidu^ch cesser. 

ti3 1 ^ ! " > 'X 1 ~> ?u 

80 Gew - c L ' r 3eaor\ders bev;:;rzagte B nde nrtei- 

es 50 Sew.- ^sbe 5er« 3 ots 36 Gew.-' Ais Bindemttfc « > stei r 

csdAe<.i\ ) v 5 t , k)v s f< - }i- ^e oecSf 1 - 

c 5 n - ° > iOoCbo'-san» I 'OCt Z ns. \ { - 1 t - < o t - { r<- 

s - eb ar t we der kann \uc SeryiHums soi - fo ie - a 

Ha ioysit, D ckiI, Nat rl t id An tuxif 

[00241 Als HAsmiitei fur dse vedespgenden Forrngebungsprozesse sir-d beispiaiswesse Vefstrangungshiifs- 
mittsi fur die Extrusion zu nennen ; ain ubiiehes Verstrangungsmittei s: Metnyiceiiuiose. Derarttge MitteS warden 



DE 103 28 137 A1 2004.12.23 



i der Rege e ^ t 1 f N rtsm t 

[002S B s urde der im n ~ \~ w or 

Temperatures von CO bss £ C C insbesondere 200 bis 450 C ganz defenders 300 b;a 400 'C. < > , Die 
Ca c-nien n< sda e xtestsns emer Sti nde, bevorzugt be 2 bis 2 St n< t n, 

isvsor »t2^ "it J 1 3 ! ! - < B b 

od Edsigas. S e;'Rao i j t ilugerAt pharecalt ;ri, wobei der Sauefstefi 
gehait 0.1 bis 30 Vol.-%. bevcrzugt 0.2 bss 22 Voi.-%. besonders bevcrzugt 10 b;s 22 Voi.-%, detragt. 

10026] Besonds-rs iiegS: c- -J ^ i Veridhren das. s ^ Akarsesiiikai. m For -to 

v. - < "f > ' r J ' f H - c ' - or 

[0027] < x ^! u " 1 i ' < ~ v. 1 v. ' v, M > 

, -t v - rd ff t i . 1 . , A j - ' j - ^ \ 

[0028] - - a mosihkat bevorzugtvom Pf fa ' N t tens erz Edorderni? 

i s. ! cn bfi?ughf:hdes Vt i i fK8 ° e r ?tt !St 

,0023" ^be x ^ >■ 

pen {sennet ZSM-5 *e z 3 r US-A-3.702,886 offenbart), Zot *■ ^ " O0 * ^ 

ZSM : r ^ v ZSfA-48 ur.d Miscf turen aus stens oben genannten 

d ZSM-1 '■ . sowie daren Msschstrukturen . 

[0030] b ~ { f >d 2 - 

weiterer \j$%>\\ ^ \ * b Gas Wasserdampf in den e.g. Msrxjen und 2 bis 80 Gew.-%. insbeson- 
derelO bis SO Gew.-%, EDA, 

[G0V t " t - r t vicne Syntheseve' ahrer < ' V ( j d<5r A .fro- 

th y\ i ! < r - is- 5! - f Hi , i i ~i ■> 

seV oo der, ^ t u - ol m ,h v . id \ a <- 1 t ! 

[0032] Bei den Syniheseverfahran handed ss sich besonders urn Aikyfierungen (z.B. von Aro^aianmsi Alke- 
r r f ^ ^ ^ - i - \ ' <• 

^ 1 ^ " j igen (wis Z.B. Hydros nierur ader Siidu voi 

Aminen aus Alkohoien und Amraoniak;, Aikoxyliemngen, Epoxidiarungen von Aikenen, Zykhsierirngen. Hydrxi- 
xyiierMnge-i. Kondeosationen. Hydratisterungen (z.B. von Alkanen) oder Dehydratisserungen. 

[0033J Soiche Synthsseverfahreri sind dem Fachmanh z.8 aus G P » 

> (• j r ei « usu d * » 5 > v pi L x e [ u ^ 065 3 ^) 

> - _ t t i d jof .idtiSf 

- - v. N . '' v iVi't t? 'Ot«i 

|0034| fnsfcssond ! ^ r u Hersteliu gvo rnathylsnc T _L i 

L , > X i < d i r ^ ° ~ ' , 'r ' r < " - ~ - - ^ > - f> 

funden, waiches dadurch gekeanzeici-inet isf. dass man ais Katalysalor einen Formkcrper einsetzt, bei dem 

[0035J Durchf g des erfindungs \ ihrer ! Hersteiiung uni wsndung des 

aj die Lehrsn > VVC- 0 2^ LP-A i-1 215 211 und WO 03/004499. 

[0058] Das edindungsgemaSe Verfahren sur TH>A+leratei!ung kann diskont - i ' 
nuieriicn durchgefiihn werden. 

|0037] D=e edsndursgsgemaSe Umsetzung kann In der Rassigpbase oder bevorzugt in der Gasphase du-oh- 
gefG.hrt werden. 
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[9038] Bevorzugt wire! die Umsetzung in Gegenwart eines Losursgs- oder VerdiinnungsmiUeis durchfuhrt. 

[0033] ysl i 1 i nit 3 c 3. acyciischs 0 \ a Ether roil 

\ T v ,c Ds ^etry pJt DfcthyietKt, D«- > Prujyleth^r * r "1-" «a 

la-B G?ct Poiyelht eM , Digiym 1 f e oc 3 

r T <yio Pentar Gvc pentan, H ether, ode 

ere sche und besonders auch N-Me f « ser oder wassrigs el 

sungs- Oder VerdunnungsnGiei der eben osnannten Art. Weiferhin -r.t Ammomak ais Losonos- oder Verdun- 

' 

[0040] Besonders bevorzugtes Losungs- oder Verdunnungsmittei. msbesondere Losungsraittel ist Wasser. 

[0041] > . -sMi' ^ : ung der Umsctzung r dor Gasa h io< < * « , j >«■ 

9 * ^ j* v on gee qrR Bevorzugt w;rd die Urn- 

^tz v« > ' ' e- > > V'/ k I •"< ;<- + hi 

|0042J Beispieisweiss wird die Umssteung in Gegenwart von 2 bis 200 Gew.-%, bes< iers 15 s 1200 
s ' ' Yv 1 i ' " ix.eis 23 bis 300 Gew.-%, Losungs- oder VerdQnntmgS- 

igefuhrt 

[0043] \ ' f r e r \ eingesetzte & ^ 'n 1 

Eduki am bei ko - < a esses 5 be 80 Gew - no VI: ^ „ so tv 

! i ; 1 2( 3 aw . -% , l 2 bis 60 Ge\ s c s 

1 Obis 80 Gew.-%, besonders bevorzugt 15 bis 60 Gew.-%. insbesondere 20 bis 50 Gfcvv.-% ( des oder der Lo- 
sungs- a Verdunndogsmittei. 

[0044] in einer bssonderen Ausfuhrungsform des -erffndungsgemafien Verfahrens warden EDA und eine oder 
:mehrere Amin-Verblndungen, die jeweite eine 2~Aminoet - - Y igesetzt 

[89453 Soiche AmirvVerbindungen sind vorzugsweise Ethanoiamine {wie 2. B.: 

~ , ? > ' - t i = <, ^Y »- i- v. \ i if " >tn 

JGIA m r ~ " T „ i ix)ethvi)amin Mof r « hanoiami (AEEA) 

i a ^aazPwV m vv B N - , 1 > - t 'L p N atn era? AEPIP 

Nj Ni*.p fbl 2 Am < - - ~i . N 1 N '"J^e 

i " >.f; ' < a- • 

[Q046| PiP is? besonders bevorzugt. 

[0047] c — - \ i t : n ^ t 3 f " » in 

form (sn Sum-net irr; f.:ii<:;es-einen e;s 1000 Gew .-%. vorzugsweise 3 bis 250 Gew.-%. insbesondere 7 bis 250 
Gew GG is^eiis bezoger aaf fjingesstztes EDA. 

[0048] Beispieisweiss enthait das im Verfanren eingesetzte Ausgangsgemisch oder der Reaktorzuiauf (= 
h ii 1 ! * 1 1 ~ r ^ ^ i 5 bis 5 n > 1 

[0049] Ds riieser besonders \ thr > N ^ i at MEO^ sgan emisch 

j8)schwe sn Ne ► bren kann. be agt im Fail dieser Amin-Verbindung der Gehai! 

£te v ' ^ -t> ?l "• t i 'S 

[00503 der Umsetzung warden die entsiandenen Produkte dureb ubiiche Verfadre-n, 2. B. durch Desbi- 
stio d/oder Rekl kation, aus d - n ;r> 

[00S1] So kann im Reakttonsaustrag des enlndungsgernafJen Verfahrens anfaiiendes PIP aus diesem, 2, B. 
destsiiabv, abgevrennt und in die Umsetzung zaruekgefuhrt werden. 

[0052] Ein Vorteii des Verfahrens bestehi auch da "it dass man be= der Aufar deitung des Peaktionsaustrags 
erhaitene Zvvischenfraidionen, die sowobi TEDA ais auch Piperazin entbaiien, und Frakbonen, die z. B. 
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\'~ \o,et ^, v.-pi' (HEP). N-(2-AnK-osthy)-pip8razin (AEPiP). Diethytent'iamin S'DcTA), Triethy- 

ientetranur sTETA; Tri{2-aminoeUiyi}amin und/oder N~;'2~Aminoetbyl}ethano!amin (AEEA) enthaiien. e^euf m 
d e Una '- \ , >er - . - 

,0053] i ^ > ~ t ^ L anderer Am f Vs. rDr ' a =■ - 1 - t < ^ - \on~ 

d&nsnt'Of.srftakbonsri der etfndungsgema&en Umsetzung zugefOhrt werden, ohne dass sich die Ausbeutan 
an TEDA wese^iicb verschiachtarn. 

[00541 e 

cntmu * s v - Z 5 c EC J00 Gew.-<5 

1 . >s > pfR j« ezogen auf EDA, 

^ , - > * !- x i i- c " 

( ? t ? „y.-% V* i 250 Gew.-% PiP. isweils borogsn a 

EDA, 

garsz besonders bevorzugt EDA und 110 b<8 185 Gew.-% Wasser und 25 bis 100 Gaw.-% FlP.jeweils bezogen 
auf EDA, umsetzt. 

[0055| In dieser Auj ngs - % * ies PIPs Oder des EDAs auch in einem Ausmaft von 0,01 
bis 20 Gew.-%, beispleisweise 0,01 bis 10 Gevv.-%, zugunsten das Einen und zu Lasten des Anderen ernisdrigt 
oder erhohi werden. 

fOOSS] i 1 i e <. < ^ o „ r ><f (fto zu av'f «te~ 

- 2 . 5 we se 1 5 d=s 60 Gew -% Wasser. 20 bis 65 Gaw.-% EDA und 5 bis 50 Gew.-% PiP, 

E^ < ^ v c PiP, 
:> _ t t ■< v . - '[ . ~ P 

wobe der Ant - I < f 

s - - % ^- -e^ f dor vordenkann, 

[0057] storm des Veda* c^i t * m z2aj sjc" 

LDA PP U"d V\-3^" J> i der oter a i i < tn sse^ odu r Merged bevon: jgt\se^* ah 10 

Gew>%, besonders weriiger t 5 Gaw>%, insbesonden; weniger ais 2 Gew.~%, waiterer Komponenten, 

[QOSSj In dieser besonders bevorzugten Ausfubmngsforni kann ma •) _ n > Menge -ve>- 

*t h -> oder Mengsn der "if die Region, insbesondere bsi kontinuieriieher Fahrweise (in stal- 
> , ^ < * b< w Joff oP.e~ c ~ 

-\ - - -n <- ' • 0 , is nseO'i 

[0059| - _ , rv -i - ' " in->o^ m 

- E r . i ' "i^ot B?ie)u 

i V s~ i t t j - v ^ i i , r « f t 

1 i -i - - - sent 'h C ens 

-l «. \ - , i t N \ 
\ i i ' j «. (> 95 %, snsbesondere > 97 %, ganz besonders > 99 %} umgesetet wird D.h. irn Ergebnis wahrend 

k t k r ^ i - 1 ^ ' \ if 

[Q0S( | Dab n Reaktion 3 jsgetragenem EC N f f < - 

\ > t g des Reaktoraustnages.. z. 8. dutch Destisiatson und/oder Rektifikatlon, an disser Verfahrensva- 
flanie besonders einfac-h 

[00811 DiSk^KUn fcn^ordto n s e m ist-i >er Zfut ag ^ rz i ' cs >E besc- 

dsrs bevorzugt 310 bis 390 !! C, insbesonciere 310 bis; 350 6 G. 

[0062] Die Eduktkomponentsn Oder der Reaktomjlauf warden vorteiihaftewetse vortemperiert, 

[0O63.J Eur die DorcMubrung des Verfabrens h&ben sieb weiterbin foigende Raaktionsbedingangen ais giins- 
fig erwiesen: 

- 8;ne WHSV (weight nouriy space velocity) bezogen auf in die Umsetzung eingesetzts Am;ne von 0,05 bis 
8 . z igsweise on 0.1 b<s 1 ^ bes t > -?jg* von 0 3 b=s 1 h und 
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- sin Druck (absolut} von 0,01 bis 40 bar, besonderis 0,1 bis 1 0 bar, vorzugswesse von D..S bis 2 bar. 

(SOS- Ms Rsak ienet das erfin i rsgsgemafii Verfe Ru a i! 

tar, insbssondere Rohrreaktoren und Rohrbundeireaktoren. 

[0085] Oer Zeoiith-Kataiysator ist im Reaktor bevo'zugt als Festbett angeortinet. 

[0066J Die msetz { r - ><. isa kann z. B n der Suspensions-, Riesei- odsr Sumpffahrweiss er- 
foigen. 

[0087] Die bevcfzugte Umsetzung in der Gaspbase kann in einem Katalysator-Wirbelbett oder bevorzugt 
-Festbett arfoigen. 

[00681 - - ' - i 'z i s cr^m- r en ' a. \ v v 1 ■> ,e a • [1 

j - i- sat z iPi > <= - M a i v 

- e e - - • ? Bcota <• * a- ee t a-a t 

> » 1 ^jf den Katn'v^J r geieitet D F " g issfdrmig anfal- 

eode ReaV f > > i } ^ < ^ 1 <' r> 

von 20 - 100"C, bavorzagt as; 8CPC gsqaennnt. Dieser verfiussigte Reakaensaastrag , a wis \a r ><v 
beiiei: in eiaer arstea LV t werden <. N t Acetairiehyd. Ethyiamm, Arnrnoniak and Was-- 

<„ . 1 ge *<• ^ r 

bennt in est < r a ,-,*•'><• <- 1 a><> ^ u v u de= Re^i uub*' \e- ;;> aa- : a a e t r welches erneut den 
\ ! , ' <n ^ des abgetrennten P p_ ? < ~^ ' 1 i 

ha!*en (Aiternativ ist au; sg!« hze)fig« Abtret un< tfVasse nd P^pera; gh i> } neinsarn in 
°e-<:o- i e'den Kaniui). In ei'.' r- - - ! 

TEDA dastiiiativ aus dem Rra gewonnen und be? Bedad, z. B. in einer nachfolgenden Krjstaiii- 

satiorsstjfe u B vav M ^ - °~ ter aufgearbeitet 

Beispiele 

[0069] Die Schneidhat ten wurde i gemessen an einem Apparai der Firma Zwick (Typ: BZ2.5/TS1S: Vorkmft: 
0,6 N.'Vorkraft Geschwindigkelf: 10mm/Min.; Prufgeschwindigkeit: 1,6 mm/Min.) and sind die MiSeiwerte von 
jewel Is IGgemessenan Kataiysaforstrangen. 

> - > - - 5 a 3 s- t h gt oestimmi: 

_ v < •* i -wr .o S' . < ! E ' t J A 

^ j tt v. i r clo.gte auf 

einem PrQfgaral is Firma Z\ ■ Uim, mit astsiizendem Drenta ' < 3iem S'etnpi 

aiit etng«bau5ar Schneide van 0,3 rna's Siarka. Oar bswegii-ahe Sfempei aia der Scbnetde v/ar rait einer KralP 

^ ^ v i e h -< 1 ^ e cpgen den festsiteenden 

D i U r aaf da:' das za i'aasaanda ~\S a ' t iag. Daa Pra^garat warda durah einen Cea-sgater gesteaert. der 
die Me&ergebnisse registrierie und auswertete. Aus elner gutoj r v oer \K 

- Cn-t 1 _ <. . j i " n u -sea 

daaa Sa! -a a ■ s i irn aa',, d anschfieilend gemitteit. 

[00711 in den foigendsn Ergabnistabeiien ist din weight hourly space vaiocity iWHSV; angegeben in g 
rog K 3i<a ysati r a id pro Stu ibe 

[007^ ^ " - ! < s < " «. ^ ' 

oC f - C > i ■ * v 

00""3 ^ f <. - ' «■ 1 c i- - x LZ k 

to 5 i i j ebeae Produ og« jgesetzt H f --I 

isiten stamm A nd PiR Die folgende Tabe 5 1 zeigt E ss 5 c Unsseteu g 

mig E - jiamin/Pipsrazin Vassef-Gs a z Tdet d id -a Man ed<« < s 

a ' Aaabaa , ysatca-v a ' (. B < -a; Ve-gieich zum eingebauien Katalysator deutiicbe ernohte Schnaid- 
harte aaiwenaen,. Durch die Erhohung dsr Schnetdharta mrd im Rahman der Messgsnauigkeil 1 %) ket- 
18 Desaki v e? a g - ei einer gleid e ^ sezagiich TEDA beobachtet 
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Tabeiie 1 



Kai !ai Strartq 0 


Zeit 


Harte 1 ** 


U(£OA) 


S(TEDA) 


[mm] 


[hi 


[N] 


f%] 


m 


A 1,9« 


0 


12 


85 


94 




410 


27 


S4 


93 


B 2,1 |c3 


0 


11 


So 


88 




500 


38 


S5 


87 



[a] H-ZSM-S, Moduli 000; 

[b] 20 Gew.-% Si0 2 ais Btndemlttel; 

[c] 26 Gew.-% SjC 2 ais Bsndemittel; 
fd] Sehneidharie, 

Testbedingungen: WHSV = 0,50 g^iQxM: T = 35G*C; EDA/PIP/HjO * 
25/25/50. 

Laiysaiors C <H Z f Modu; 1000, 20 Gew -% S;0 2 ais ° t verstrangt) nach sinsr Behandiung mis 
A-^N~-\~r t -^v ~ e ^ _v ^ >i v - - 2 . 1 Cv 

"ptv a*- \3tai-.3*orcr^krrtP .3' _ i j Lt 1 ^ \ - 

hMe von 28 \ Der Performance dieses Kataiysators bei dor TEDA-Synthese {U(EDA). U(PiP) «nd S(T£DA)j 
b iriVerg sic dsn \u g ngswerten im Rahman der Messgenauigkeit (+/- 1 %) ur>ver§ndert. 

Tabeile 2 



Kat« Sttan80 
[mm] 


Binder 161 
[Gew.-%] 


Zeit 


Harte ic; 


U(EDA) 

m 


S(TEDA) 

[%j 


C 1,9 


20 


0 


16 


95 


92 






259 


26 










452 


28 


95 


91 



[a] H-2SM-5, Moduli 000; 

[fa] SiO a ; 

[c] Schneidharte; 

Testbedingungen: WHSV - 0,50 g^'Cg^); T « 350*0; EDA/PIP/H a O * 

25/25/50. 

[0075] Js i ' ' - a d i ' *">C T WHSV 

* 0.3 Svw^Xg^l von Kaiaiysatorstrangen auf Basis von ZrO, ais Bindermatenai (Kat D). Wis; ersichf- 
iich, kann'mit dem arfindungsgema&en Venshrer: ur-tes dsn beschriebenen Bedingungen im Faiie vcn ZrO. : ais 
Binderroateria! (« Sindsmittel) sine Zunahrne der Schnesdnarte von 2,6 N auf 3,8 N erreicht warden kann. 
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Tabsiie 3 





Binder* 61 


Strang 0 
[mm] 


im 

M 


Harta** 
PJ 


Zunahme 

m 


D 


ZrOj 


1,9 


0 


2,8 










72 


3,0 


15 








262 


3,6 


38 



fa] H-ZSM-5, Modul 1000: 
(bj 20 Qew,-% BlndemHtet; 
[c] Schneidhirte. 

FjQ0"*&f _ -v*C 'c 1 tk <^ - d^ < n< u V J Jor Vgr- 

Z ^ -5 a & \'» 

Z.B aach e n Kataiysator bestar £ i Ga erisi 
\ 1 1 ' * ! = 7.8] ;jnd 20 Gew.--% SIO ;? {Ksi E) i alrse sigrsifikante Zursahrna der « « t* nach 
. - " * 3aC C , 1 vv-Sv = 3 3 e, cj K 

Tabeile 4 





Binder^ 


Strang 0 
[mm] 


Zest 
PO 


Harte w 
INI 


Zunahme 

1%] 


E 






0 


8,3 










60 


9,1 


44 








100 


12,4 


97 



[a] H-MpfttenK, Modui 7,8; 

[b] jewsiis 20 Gaw.-% Bindemittel; 

[c] Schneidharte 

PatentansprOche 

1 Vsrfahren zur , ' aidharte esnes Fof^-o I < > < . <- - > - * (> 

djsot eft qe<ennz?ichnet I ve '< 

fur vers lOObisOOO-C AbsoiutdruckvonO Z 

den behandeit wird. 

2. Ye » sprue iadurt jekennzeichnet, dass der Formkdrper uber elnan Zeitraum von 
- i „ . - f _ <. > <- a - si J 

3. Vsrfahren nach ainaro der baiden vorhergehenden Anspruche. dadurcb gekanrszeichnet, dass der 

^ \ ^ c einer WHSV {wgM hourly space velocity) v 0,05 bis 6 c srVasserdampf pro 
Gran - - \ . n S c V >• ax 

4. v if -saac en Anspriichen 5« 2 -lad sskennzt - kdrper konisnuiertich 

H ^ ef£K ty v vor "> 1 b s i 

- > :* =rdei; 

5 Verfahren aach einem der vomergehenden Anspruche y dadurch gekennzeiebnet, dass der Formkdrper 
i- af r o ' » - v. i ' A If " p^ ' b al' 

8. i ch q-.m ■/■■ym caf ~"dep Arapucbe dad^i geke zei ne iass der Fo kdryet 

~ Behandiung m.t Was^t * t -.l—list (Festbett). 
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7. \ t nach sinem der Anspruche ' bss 8. c- gskennzeichneicdass das kristaHine Alumostiikat 
im FormKorper si:- SOPAip, - MeSvarhaitnis von grafter 10 : 1 airfweist. 

8. Verfahr* e s das k ista me \ i si 

>ara N -i ^ M ; salt > v< - jro&er 50 1 aufweist 

i I t > } h \ t ! < > S 

und/oder Tonen, enthalt. 

10. rfahre em argehanden Anspruche \ > Fo nkorper 
wurds. 

11. Vt hainem 1ar % ge ief anspruche. dsd -s ! 
" . - <' ^4? in der H* unft-'ocof NK'-Fomi von e>-jt 

1 2. Veriah'sn rac t < < > <= P > -* j < j t .i! i 
Alamos ^Kat im Formkorper vom PemajsiFTyp ist. 

13. Verf'ahrenna ar vor sprdche. dada amok 
mft sinem Gas smhaliend 2 bis 98 Gaw.-% Wasserdampf >de baste 

14., VSrfahren nach esnara der vorhergahenden Anspriiche, dadurch gekenn2eichnet t dass der Formkcrper 
i - r a i ~D )a< n m< i* m 

15. ' - - Triathyiendiar n (TEDA) durch Umsetzung von Ethyiertdiamin (EDA) 

und/oder >-> i (PiP) in Gegerwart aines ktistaiiinen \ t i > t dadurch < \ i i 

dass msn-ais Kateiysator einen Formkdrpar einsetzt, bsi dem zuvor mit esnern V'< thn jam > e a det 

18. Verfahreri nach Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet, dass roan die Umsetzung kontinuieriicb und in 

noPmn. PiP, 0;e?hYP:Pr;amia. TnethylectePamm, Tr:(2~amircethyi}amim K4orpboiin. hPiGPvmr^efhyPaPianc-- 

{ ^ >iper n t 

N : N*-Bis(< 1 k t t und N-(2-Aminoe%i)^l'-(2-Hydroxy8thy!)pip8raz!n urnseizt 

18. Verfahnsn nach emem der drei vorhergehenden AnspruPhe, dadurch gekennzaichnat. dass man EDA 

- -Q9~ aul EDA, umsetzt. 

19. v - „ > ^ ' P r t < -ss- mar EDA 

ev> PIP Lind 23 bis 300 G b Wass j - en a a EDA a rtsatzt 

{ } P fc'at V 1 i- > * r s- d e Hl 

it- fur die Umsetaung j TEDA 310 bis 390X betragt 

21. - 4 \ < }- a < i i ^ <• i' f - , . < 

sosutdascK bs- der Umsetzung zu TEDA 0.1 bis 1 0 bar betragt. 

22. ,/sn,vend < as Fon-nkoa enthaitend ein kristaliinss A sosPka a= dam z ^ * errs Ver- 

i v l t c thyiendiamin (EDA) u 

aan (PIP). 

23. Chemiaches Syraihasevahainraa in Gsgenwart eines kristailinen Aluroosiiikat-Kataiysators, dadurch ge- 
kemuaicbnat, dass man ais Kataiysator einen Formkorper &\ nsetzt, bei dem zuvor mii ein em Verfahren gemaS 
einem der Anspriiche bis 14 1 ! omwurda. 
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24. Verfahnen nach Anspruoh 23, wobei es sic b&< dei Synthase n eina M > poitionserung 

k oris Olfgomefisisrung, Aminierut Alkoxyheatng, Epexid ykhsier ig Hydr 

xyllerung, KondensaUon. Hydra^sierung Oder Dehydratisierung handelt. 

25. Varwendung sines Formkorpers enthaitand em kristasimes AfutriosiiiKat be. dam zuvor mit etnem Ver- 
f» en gemaS einert der Anspruci t 1 1 f ihart t wurc 



Es foigf kein Blatt Zeichnunger) 



